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Общая характеристика работы
Актуальность темы. В последнее время исследование фотонных
кристаллов (ФК) – пространственно-периодичных структур, у которых ди-
электрическая проницаемость промодулирована с периодом, сравнимым с
длиной волны света [1], является одним из важных направлений в физике.
Благодаря наличию фотонных запрещенных зон в спектре собственных элек-
тромагнитных состояний, ФК рассматривается как перспективный материал
для создания высокоэффективных светоизлучающих элементов и низкопо-
роговых лазеров, оптических переключателей и фильтров, ”суперпризм” и
волноводов нового типа, а в перспективе – для создания сверхбыстрых опти-
ческих компьютеров [2, 3].
Недавно было показано [4], что модификация взаимодействия электро-
на с собственным полем излучения в среде фотонного кристалла фактически
эквивалентна изменению массы электрона, что открывает новые перспективы
для практического применения ФК. В то же время, практическое использо-
вание фотонных кристаллов ограничивается отсутствием доступных и уни-
версальных методов их синтеза. На данный момент предложено множество
различных подходов к созданию фотонных кристаллов, основанных на ис-
пользовании литографических методик, интерференционной голографии, са-
мосборки коллоидных частиц и др. Каждая из существующих методик обла-
дает своими преимуществами и недостатками. Среди существующих методов
синтеза ФК самым простым и наиболее перспективным является метод само-
сборки близких по размеру коллоидных частиц [5]. Однако процесс синтеза
является очень чувствительным к различным условиям, которые оказывают
влияние на характеристики получаемых образцов и на качество структуры
фотонных кристаллов. Таким образом, разработка новых методов контроля
за характеристиками фотонных кристаллов или совершенствование уже су-
ществующих являются актуальными задачами.
С появлением таких методов, как растровая электронная микроскопия
(РЭМ) [6], просвечивающая электронная микроскопия (ПЭМ) [7] и сканиру-
ющая зондовая микроскопия (СЗМ) [8] и, в частности, атомно-силовая мик-
роскопия (АСМ) [9], стало возможным визуализировать поверхность нано-
структурированных материалов и исследовать их свойства. Важной характе-
ристикой при исследовании материалов, состоящих из микро- и наночастиц
является размер этих частиц, поскольку он оказывает большое влияние на
физические, электрические и оптические свойства материалов. Определение
размеров частиц с помощью методов микроскопии является важной зада-
чей, которая усложняется наличием большого числа частиц на получаемом
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изображении. В связи с этим возникает необходимость в методах обработки
изображений, алгоритмы которых позволяют распознать все частицы, опре-
делить их размеры и провести статистический анализ.
Целью диссертационной работы является развитие комплексного
метода на основе атомно-силовой микроскопии и оптической спектроскопии
для контроля характеристик коллоидных фотонных кристаллов.
Для достижения поставленной цели необходимо было решить следую-
щие задачи:
1. Разработка метода определения размеров частиц по изображениям
атомно-силовой микроскопии для исследования зависимостей размеров,
среднеквадратичной дисперсии размеров и качества осаждения фотон-
ных кристаллов от концентрации реагентов и продолжительности ре-
акции, с целью получения фотонных кристаллов с заданным размером
частиц и среднеквадратичной дисперсией методом вертикального оса-
ждения;
2. Разработка комбинированного метода измерения характеристик фотон-
ных кристаллов на основе спектроскопических методов и атомно-силовой
микроскопии.
Основные положения, выносимые на защиту:
1. Использование данных о параметрах фотонных кристаллов (размеры ча-
стиц, период структуры, эффективный показатель преломления) позво-
ляет целенаправленно синтезировать фотонные кристаллы с заданными
характеристиками, подбирая концентрации нужных реагентов и время
синтеза;
2. Предложенный метод определения размеров частиц по изображениям
атомно-силовой микроскопии, основанный на эллипсоидной аппроксима-
ции, позволяет получить дополнительную информацию о степени ”вытя-
нутости” и ориентации коллоидных частиц;
3. Развитый метод, совмещающий спектральную фотометрию, атомно-
силовую микроскопию и лазерную дифракцию для исследования ха-
рактеристик фотонных кристаллов, позволяет уменьшить погрешность
определения среднего размера частиц диоксида кремния на 25%.
Научная новизна.Показано, что совместное использование спектро-
скопических и микроскопических методов позволяет существенно повысить
точность определения параметров фотонных кристаллов.
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Предложен новый метод определения размеров частиц, форма кото-
рых близка к эллипсоидной по изображениям атомно-силовой микроскопии.
Предложенный метод позволяет получать дополнительную информа-
цию о степени ”вытянутости” и ориентации частиц при наличии уровня шума
до 10% от максимального перепада высот на первоначальном изображении.
Практическая значимость. Выработаны рекомендации по выбору
условий синтеза фотонных кристаллов, позволяющие получить образцы с
необходимыми параметрами, что имеет важную роль для наблюдения но-
вейших эффектов и для различных приложений.
Предложен метод автоматического распознавания частиц по изобра-
жениям атомно-силовой микроскопии, значительно расширяющий возмож-
ности АСМ для исследования новейших материалов, содержащих микро- и
наночастицы.
Показаны преимущества совместного использования различных мето-
дов исследования характеристик фотонных кристаллов, позволяющего уве-
личить точность измерения.
Достоверность изложенных в работе результатов обеспечена исполь-
зованием современного экспериментального оборудования и методик, сравне-
нием экспериментальных данных, полученных разными методами, тщательно
проведенными экспериментами и математическими расчетами, применением
разработанного метода измерения размеров частиц к смоделированным изоб-
ражениям, в результате чего параметры, заложенные в модели были воспро-
изведены с высокой точностью.
Апробация работы. Основные выводы и результаты работы докла-
дывались на 4 всероссийских и 7 международных конференциях: Двенадца-
тая международная молодежная научная школа ”Когерентная оптика и оп-
тическая спектроскопия” (Казань, 2008); Шестая международная конферен-
ция молодых ученых и специалистов ”Оптика-2009” (Санкт-Петербург, 2009);
Тринадцатая международная молодежная научная школа ”Когерентная оп-
тика и оптическая спектроскопия” (Казань, 2009); Девятый международный
симпозиум ”Фотонное эхо и когерентная спектроскопия” (Казань, 2009); Че-
тырнадцатая международная молодежная научная школа ”Когерентная оп-
тика и оптическая спектроскопия” (Казань, 2010); Научная конференция, по-
священная 50-летию физического факультета Казанского университета (Ка-
зань, 2010); Шестнадцатая всероссийская молодежная научная школа ”Ко-
герентная оптика и оптическая спектроскопия” (Казань, 2012); Российская
молодежная конференция по физике и астрономии ”ФизикА.СПб” (Санкт-
Петербург, 2012); Семнадцатая всероссийская молодежная научная школа
”Когерентная оптика и оптическая спектроскопия” (Казань, 2013); Девят-
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надцатая международная молодежная научная школа ”Когерентная оптика
и оптическая спектроскопия” (Казань, 2015); Двенадцатые международные
чтения по квантовой оптике ”IWQO-2015” (Москва, Троицк, 2015).
Личный вклад. Автором проведен синтез фотонных кристаллов на
основе частиц диоксида кремния, выполнены экспериментальные исследова-
ния с использованием методов атомно-силовой микроскопии, спектрофото-
метрии и других методов, проведен сравнительный анализ эксперименталь-
ных и литературных данных, разработан новый метод распознавания частиц
по изображениям атомно-силовой микроскопии и определения их размеров.
Публикации. Основные результаты диссертации опубликованы в 17
работах, 8 из которых изданы в журналах, рекомендованных ВАК, 9 в сбор-
никах тезисов и трудов международных и всероссийских конференций. Спи-
сок работ помещен в конце автореферата.
Структура и объем работы. Диссертация состоит из введения, че-
тырех глав, заключения, списка авторских публикаций по теме диссертации и
списка литературы. Объем диссертационной работы составляет 129 страниц,
включая 92 рисунка и 8 таблиц.
Краткое содержание работы
Во введении обосновывается актуальность исследований, проводи-
мых в рамках данной диссертационной работы, формулируется цель, ставятся
задачи работы, сформулированы научная новизна, практическая значимость
представляемой работы и основные положения, выносимые на защиту.
Первая глава имеет обзорный характер по вопросам, рассматрива-
емым в диссертации. В параграфе 1.1 дано определение ФК, фотонной
запрещенной зоны, приведены возможные перспективные устройства на ос-
нове ФК. В параграфе 1.2 дана классификация ФК. Параграф 1.3 посвя-
щен методам создания фотонных кристаллов. В параграфе 1.4 приведено
описание структуры ФК, получаемого методом самосборки коллоидных ча-
стиц [5,10], а также описан темплатный метод получения фотонных кристал-
лов с инвертированной структурой [11]. Параграф 1.5 посвящен синтезу
частиц диоксида кремния (SiO2) со средним размером от 50 до 900 нм. В
параграфе 1.6 приведен обзор по изучению влияния концентрации реаген-
тов на размер частиц SiO2. В параграфе 1.7 обосновывается актуальность
исследования свойств микро- и наночастиц, приведен литературный обзор
существующих методов измерения размеров, многие из которых основаны на
выделении границ частиц на изображении [12–15]. Параграф 1.8 посвящен
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описанию основных принципов работы атомно-силового микроскопа и мето-
дам обработки получаемых изображений [8].
Вторая глава посвящена исследованию влияния различных условий
синтеза, таких как очистка подложек, фильтрация раствора, концентрация
реагентов, а также продолжительность реакции на характеристики фотон-
ных кристаллов. В параграфе 2.1 описано влияние методов очистки подло-
жек и фильтрации суспензии частиц SiO2 от крупных конгломератов на каче-
ство получаемых образцов, а также влияние концентрации реагентов (вода,
тетраэтоксисилан) и продолжительности реакции на размер частиц диоксида
кремния, получаемых методом Штобера [16]. Так к довольно значительному
изменению размеров коллоидных частиц может привести изменение концен-
трации воды (рис. 1). Кроме влияния концентрации воды было изучено вли-
яние концентрации тетраэтоксисилана (ТЭОС) в реакционной смеси на раз-
мер частиц (рис. 2). Важным преимуществом варьирования объема ТЭОСа,
как пишут авторы [17], является монотонный характер зависимости диамет-
ра микросфер от количества ТЭОС (как функция кубического корня), что
легко может быть использовано для быстрого прогнозирования размеров ча-
стиц, полученных при определенных соотношениях реагентов. Полученные
экспериментальные зависимости размера частиц от концентрации реагентов
согласуются с литературными данными.
Рис. 1: Зависимости диаметра частиц SiO2 от концентрации воды: 1) по данным этой
работы; 2) по литературным данным [18].
Далее важно было узнать, с какой скоростью происходит рост частиц в
процессе реакции, или за какое время их размер достигает своего максимума.
Для этого в процессе синтеза на протяжении 17 часов осуществлялся отбор
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Рис. 2: Зависимости диаметра частиц от количества ТЭОС: 1) по данным этой работы,
2-3) по данным из литературы [17].
небольших порций суспензии и измерение размеров частиц через некоторые
временные интервалы (рис. 3). Согласно полученной зависимости, заметный
рост частиц происходит в течение 180 минут (3 часа), при этом средний диа-
метр растет от 300 нм до 800 нм. При продолжительности реакции более 180
минут диаметр микрочастиц практически перестает увеличиваться и остает-
ся постоянным (около 800 нм). Таким образом, рост микрочастиц диоксида
кремния с диаметром около 800 нм может быть завершен в течение 3 часов.
При последующем увеличении времени реакции возрастание размера частиц
не наблюдается.
Рис. 3: Зависимость среднего диаметра микрочастиц от продолжительности реакции.
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Третья глава посвящена разработке нового метода распознавания
эллипсоидных частиц на АСМ-изображениях и определения их размеров.
Параграф 3.1 содержит описание метода, предложенного в настоящей ра-
боте. Предложенный метод состоит из следующих этапов:
1. Получение АСМ-изображения микро- и наночастиц;
2. Сегментация изображения методом, описанном ниже;
3. Аппроксимация точек каждого сегмента поверхностью второго порядка
методом наименьших квадратов (МНК);
4. Преобразование поверхности второго порядка к каноническому виду.
Сегментация изображения необходима для выделения частиц из изоб-
ражения, а также для отделения частиц друг от друга. Поскольку частицы
имеют выпуклую поверхность, должны выполняться следующие условия:
∂2z
∂x2
< 0,
∂2z
∂y2
< 0. (1)
Из-за того, что поверхность частиц на АСМ-изображении представлена в виде
дискретного набора данных {zi,j} (массив высот) вместо непрерывной функ-
ции, производные в соотношениях (1) заменяются на разности:
zi+1,j − 2zi,j + zi−1,j < 0, zi,j+1 − 2zi,j + zi,j−1 < 0. (2)
Все точки (i, j), удовлетворяющие условиям (2) распределяются в
группы, при этом, если две такие точки являются соседними, они включают-
ся в одну и ту же группу. Каждая группа соответствует отдельной частице.
Такой метод сегментации очень прост в исполнении и не имеет трудностей
в разделении перекрывающихся частиц. В то же время такая сегментация
очень чувствительна к высокочастотному шуму, который может появиться
в АСМ. В связи с этим, сегментация может быть улучшена путем введения
некоторого порога выпуклости T в соотношениях (2):
zi+1,j − 2zi,j + zi−1,j < T, zi,j+1 − 2zi,j + zi,j−1 < T. (3)
Условия (3) означают, что теперь будут учитываться такие точки, в которых
поверхность незначительно вогнута.
После сегментации изображения, каждый сегмент может представлять
видимую часть поверхности одной частицы. Предполагая что форма частиц
близка к эллипсоиду, применяется аппроксимация сегментов эллипсоидами с
помощью МНК. Точки в каждом сегменте аппроксимируется поверхностью
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второго порядка (частными случаями которой являются эллипсоид и сфера),
которая задается уравнением:
a11x
2 + a22y
2 + a33z
2 + 2a12xy+ 2a13xz + 2a23yz + b1x+ b2y+ b3z + c = 0. (4)
Таким образом, каждому сегменту будет соответствовать поверхность второ-
го порядка с найденными параметрами (anm, bm). Заключительным этапом
является сведение уравнения поверхности второго порядка к каноническому
виду, которое, в свою очередь, может быть сведено к уравнению эллипсоида
путем выделения полных квадратов:
(x′ − x′0)2
a2
+
(y′ − y′0)2
b2
+
(z′ − z′0)2
c2
= 1. (5)
В дополнении ко всему, матрица перехода, полученная в результате сведения
поверхности к каноническому виду, состоит из ортонормированных векторов
e1, e2, e3, которые показывают ориентацию осей эллипсоида в пространстве.
В результате всей процедуры аппроксимации могут быть определены следу-
ющие параметры:
1. длины полуосей a, b, c, которые характеризуют размер эллипсоида,
2. координаты центра эллипсоида x0, y0, z0,
3. ориентация эллипсоида в пространстве, которая описывается векторами
e1, e2, e3.
Описанная выше процедура является довольно простой и не требу-
ет введения каких-либо начальных параметров, в отличие от приближенных
численных методов оптимизации функции.
В параграфе 3.2 описаны результаты применения рассмотренного
метода к смоделированным изображениям, содержащим сферы и эллипсо-
иды с заданными параметрами (рис. 4). Параметры частиц, определенные
данным методом, с высокой точностью совпадают с исходными параметра-
ми. Далее была изучена эффективность распознавания частиц при обработке
смоделированных изображениях с высокочастотными шумами. Однако из-за
наличия сильных искажений на изображении, попарное сравнение первона-
чальных параметров частиц с параметрами, полученными данным алгорит-
мом крайне затруднено. В связи с этим, в настоящей работе вводится оце-
ночный параметр C, показывающий степень соответствия между исходными
параметрами частиц и результатами распознавания. Так, в результате при-
менения алгоритма к смоделированному изображению без шумов (рис. 4),
степень соответствия C = 100%.
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Рис. 4: а) Смоделированное изображение, содержащее эллипсоды и сферы; б) Результат
распознавания частиц. Отрезками показаны вычисленные длины осей.
Белый шум накладывался на смоделированные изображения с разме-
рами 1024 × 1024 точек, амплитуда шума варьировалась в пределах от 0%
до 10% от максимального перепада высот на первоначальном изображении.
Для удаления шума использовались такие методики, как медианная филь-
трация, Гауссовое размытие и улучшенная сегментация в соответствии с вы-
ражениями (3). Было показано, что использование улучшенной сегментации
позволяет поддерживать хорошую эффективность распознавания частиц на
изображениях при достаточно высоком уровне шума.
В параграфе 3.3 приведен результат применения предложенного ал-
горитма к экспериментальным АСМ-изображениям фотонного кристалла на
основе частиц SiO2 (рис. 5). Были определены размеры и ориентации частиц
диоксида кремния, построена гистограмма распределения эффективного ра-
диуса этих частиц (рис. 6), где эффективный радиус является средним гео-
метрическим от длин полуосей эллипсоида (R = 3
√
abc).
Четвертая глава посвящена оптическим методам исследования ха-
рактеристик фотонных кристаллов. В параграфе 4.1 описан спектроскопи-
ческий метод, основанный на регистрации положения запрещенной зоны на
спектрах пропускания и отражения, позволяющий определить период струк-
туры ФК, эффективный показатель преломления и средний размер частиц
SiO2 в фотонном кристалле. Спектральное положение запрещенной зоны для
нормального падения света описывается законом Брэгга-Вульфа:
λ =
2d(hkl)
k
neff cos Θ(hkl), (6)
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Рис. 5: а) АСМ-изображение частиц SiO2; б) Результат распознавания частиц.
Рис. 6: Гистограмма распределения эффективного радиуса частиц SiO2.
где d(hkl) – расстояние между плоскостями семейства (hkl) (период), neff –
эффективный показатель преломления и Θ(hkl) – угол между направлением
распространения света внутри ФК и нормалью к (hkl) плоскостям. В случае
наклонного падения света на поверхность образца формула для длины волны
света, дифрагированного на плоскостях (111), параллельных поверхности, с
учетом закона Снеллиуса имеет вид:
λ = 2d(111)
√
n2eff − sin2 Θ. (7)
По спектрам пропускания и отражения (рис. 7), снятым при различ-
ных углах падения света на поверхность образцов были получены значения
λ, соответствующие минимумам пропускания и максимумам отражения фо-
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тонных кристаллов. Зависимость положения запрещенной зоны λ от угла
падения света на поверхность в координатах λ2 – sin2 Θ, согласно уравнению
(7) описывается линейной функцией (рис. 8). В результате линейной аппрок-
симации полученных зависимостей были определены эффективные показа-
тели преломления neff , периоды структур d и средние расстояния между
центрами соседних сферических частиц D (средний диаметр). В частности
для двух образцов ФК по полученным зависимостям (рис. 8) были определе-
ны параметры: а) neff = 1.31 ± 0.07, d = 296 ± 17 нм, D = 363 ± 21 нм; б)
neff = 1.35 ± 0.09, d = 343 ± 23 нм, D = 420 ± 28 нм. Найденные значения
D хорошо согласуются со значениями расстояния между центрами соседних
микрочастиц, измеренными по АСМ-изображениям фотонных кристаллов.
Рис. 7: Спектры пропускания (а) и отражения (б) двух образцов ФК, полученные при
различных углах падения света на поверхность.
В параграфе 4.2 описан спектроскопический метод определения ко-
личества слоев плотноупакованных микросфер SiO2 для сравнительно тонких
образцов ФК (толщина не более 8 мкм) по осцилляциям Фабри-Перо [19], воз-
никающим на спектрах (рис. 9) в результате интерференции световых волн,
отраженных от верхней и нижней поверхностей.
Комбинируя закон Брэгга и условия интерференции можно получить
следующее выражение для количества слоев:
NL =
pλ0λp
λBr(λ0 − λp) , (8)
где λ0, λp – длины волн, соответствующие разным полосам осцилляции, p –
положительное число максимумов между этими полосами, λBr – длина волны
брэгговской дифракции (положение запрещенной зоны). Количество слоев у
различных образцов ФК, измеренное данным методом варьировалось от 8 до
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Рис. 8: Зависимости положения запрещенной зоны λ от угла падения Θ, полученные по
спектрам пропускания (а) и отражения (б).
Рис. 9: Спектр пропускания образца ФК с осцилляциями Фабри-Перо.
15. При толщине образца более 8 мкм измерить количество слоев данным
методом уже не удается, так как осцилляции Фабри-Перо на спектрах не
наблюдаются.
Еще один довольно простой и быстрый метод измерения параметров
ФК, основанный на дифракции лазерного излучения на периодической струк-
туре, описан в параграфе 4.3. Чередующиеся слои микрочастиц в фотонных
кристаллах, полученных методами самосборки, можно рассматривать как от-
дельные двумерные дифракционные решетки с гексагональной симметрией.
Такую структуру можно легко представить в виде совмещенных вместе трех
простых одномерных дифракционных решеток, повернутых между собой на
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угол 120◦ (рис. 10). При рассмотрении прохождения лазерного света через
ФК, дифракционные максимумы будут располагаться вдоль трех линий, углы
между которыми составляют 120◦, максимум с нулевым порядком дифракции
располагается на пересечении этих линий, а пятна на экране, соответствую-
щие одному и тому же порядку дифракции, будут образовывать вершины
правильного шестиугольника. В то же время интенсивность дифрагирован-
ного излучения вторых и более высших порядков, как правило, настолько
мала, что практически не регистрируется.
Рис. 10: Изображение поверхности ФК на основе SiO2 и схематическое отображение трех
одномерных дифракционных решеток.
Положения дифракционных максимумов удовлетворяют соотноше-
нию:
d sin θ = kλ, (9)
где d - период решетки, θ – угол дифракции, k – порядок максимума, λ –
длина волны излучения. При наличии в образце дефектов, таких как полидо-
менность, наблюдается искажение дифракционной картины. Каждый домен
в образце обладает хорошей бездефектной структурой, однако домены могут
быть между собой по-разному ориентированы. Всякий домен, попавший под
лазерное излучение, дает свой вклад в дифракционную картину, в резуль-
тате чего последняя может ”размазываться” или иметь больше шести пятен
максимума первого порядка.
Таким образом, сканируя лазерным лучом по поверхности фотонного
кристалла, можно легко определить дефектные и бездефектные участки об-
разца. Кроме того, по дифракционной картине можно легко и быстро опреде-
лить средний размер микрочастиц фотонного кристалла, поскольку он связан
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с периодом следующим образом: D = 2√
3
d. В данной работе с использованием
зеленого лазера (длина волны 532 нм, мощность 10 мВт) исследовался фо-
тонный кристалл на основе SiO2, обладающий полидоменностью. По дифрак-
ционным максимумам с учетом соотношений был определен диаметр сфер,
равный 841±46 нм, что подтверждается методами АСМ. Таким образом, рас-
смотренный метод является необычайно простым и доступным, позволяет
быстро определить параметры ФК и его дефектность.
В параграфе 4.4 описан комбинированный метод измерения среднего
размера частиц фотонного кристалла, объединяющий атомно-силовую мик-
роскопию, оптическую спектрофотометрию и дифракционный метод. При
комбинировании этих методов для большинства образцов удается значитель-
но повысить точность измерения среднего размера, как это продемонстриро-
вано на рис. 11. При этом, погрешность измерения данного параметра умень-
шилась в среднем на 25% по сравнению с погрешностями при измерении
отдельными (АСМ, спектрофотометрия, дифракция) методиками.
Рис. 11: Результаты измерения среднего диаметра частиц SiO2 при комбинировании раз-
ных методов для четырех образцов фотонного кристалла.
В заключении приведены основные результаты и выводы работы:
1. Исследовано влияние условий синтеза фотонных кристаллов на основе
коллоидных частиц на их характеристики и оптические свойства. Полу-
ченные экспериментальные зависимости размера частиц от концентра-
ции реагентов согласуются с литературными данными.
2. Разработан новый метод определения параметров частиц, форма кото-
рых близка к эллипсоидной, по изображениям атомно-силовой микро-
скопии.
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3. Разработанный метод определения размеров частиц по изображениям
атомно-силовой микроскопии позволяет получать дополнительную ин-
формацию о степени ”вытянутости” и ориентации частиц при наличии
уровня шума до 10% на изображении.
4. Разработан метод, комбинирующий спектральную фотометрию, атомно-
силовую микроскопию, лазерную дифракцию для комплексного изме-
рения характеристик синтезированных образцов фотонных кристаллов:
диаметра микросфер, эффективного показателя преломления, среднего
разброса по размерам, которые в пределах экспериментальных погреш-
ностей согласуются между собой и с литературными данными.
5. Разработанный метод позволяет повысить точность определения сред-
него размера частиц диоксида кремния до 25%.
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